茶葉の安定同位体及び元素分析およびその産地判別に関する研究 by 韓 強
【学位論文審査の要旨】 
１ 研究の目的 
 茶（学術名 Camellia sinensis）は広く親しまれている飲料である。消費者は産地によって
茶葉の違いを認識しており、このためどの地域で得られた茶葉であるかを化学的に分離す
る手法を開発することが極めて重要である。 
本研究では酸素・窒素・炭素の安定同位体比計測を行い中国産の紅茶、ウーロン茶、緑
茶に関して分離を試みることを第一の目的とした。中国を土壌の違いから３つの地域に分
類しそこから得られた三種類の茶葉を分離した。次に茶葉に含まれる重金属濃度を指標の
一つとして取り上げ、分離度を上げることを第二の目的とした。さらに、同一地域で栽培
された異なる品種の茶葉の分類を行うこと、また葉や茎、根といった部位による安定同位
体比や重金属濃度の違いなどを植物生育過程から考察することを第三、四の目的とした。
最後に抽出した茶の中に含まれる重金属濃度を測定し、健康に対する影響を議論すること
を第五の目的とした。 
 
２ 研究の方法と結果 
 酸素・窒素・炭素の安定同位体比計測には EA-IRMSを利用した。土壌の種類によって中
国を３つの地域に分類し、そこから得られる紅茶、ウーロン茶、緑茶に関してフリーズド
ライ乾燥を行い安定同位体比の計測を実施した。得られた結果を多変量解析により解析し
た結果、76.9%の確度で地域を区別でき、81.6%の確度で品種を分離することができた。 
これらの結果だけでは茶葉の分離分別が不十分であると考え、重金属濃度を ICP-MS に
より計測した。その際、従来報告されているような分解手法ではなく、ヒートブロックを
利用した分解方法を開発し、多くの試料を効率的に分解できるようにした。またその際の
加熱温度、加熱時間、加える硝酸の量をパラメータとして考え、分解率が最適となる値を
Response Surface Methodology (RSM)によって決定した。RSM法を食品の分解条件決定
に利用した研究は本研究が初めてである。この RSM法によって決定された分解条件を用い
て ICP-MS測定を行った結果、100%の確度で中国の３つの地域、３つの茶葉の分離が可能
になった。 
続いて、静岡県内のある茶畑において生産されている茶葉を用いて、品種差と地域差が
どのように安定同位体比に影響するかを研究した。その結果、同一畑で栽培された茶葉は
品種により 100%の分離が可能であるが、数 kmでも栽培地が異なれば、安定同位体比に影
響が出ることが理解された。さらに地域の違いによる影響の度合いは、品種間の違いより
も大きいことが理解された。 
さらに、新芽、古い葉、茎における安定同位体及び重金属濃度の違いを検証した。特に
重金属濃度に関して言えば、植物内を移動しやすい元素(Mg, K, Cu, Zn)、移動しにくい元
素(Al, Ca, Mn, Fe)によって分布に違いがあることが理解された。また、茶葉を収穫する時
期によっても安定同位体と重金属イオン濃度に違いが現れることを示した。 
最後に、飲料に抽出されたお茶内に含まれる重金属濃度を、抽出時間、回数を変化させ
ることでどのように変化するかを研究した。抽出された量が、一日の摂取限度量と比べて
どの程度であるかを議論した。 
 
３ 審査の結果 
 安定同位体比計測は食品の産地判別や食品偽装の解明に広く認識されている技術である。
本研究では茶葉の分離に安定同位体比計測を応用している。さらに分離の確度を上げる目
的で重金属濃度も測定している。その際、茶葉の高効率な分解手法を開発しており、本研
究の新しい側面と認識できる。また、統計処理法の一つである RSM法を応用し、分解パラ
メータの最適化を行っている点も新しい。一般の産地判別研究では、試料を分離すること
に重点が置かれているため、分離が可能であればそれ以上の追跡は行わない。しかしなが
ら本研究では、同一畑で収穫された異なる品種の茶葉の分析を行い、品種間での違いより
も地域による違いが大きく影響することを初めて突き止めた。また、植物の成長に伴い、
安定同位体元素及び重金属の移動がどのように行われるのかを明らかにした点は評価に値
する。実際飲用に抽出したお茶の重金属濃度も研究しており、許容量との比較検討を行っ
ている。 
本研究に関しては、学位論文の３章と５章が第一著者として国際専門誌 Food Science 
and Technology Research及び Journal of Biochemistry and Physiologyに掲載されている。
他の章も投稿中であり、今後も論文出版は増えるものと考えられる。以上から判断し、本
研究は本学の博士（理学）の学位に値するものと判断した。 
 
４ 最終試験の結果 
 本学の学位規定によって、試問及び試験を行った。論文審査委員により、本論文及び関
連分野についての試問を行った。さらに公聴会の場で論文発表を行い、分子物質化学専攻
の教員による質疑応答をもって試験にあてた。本博士論文は英語で記載されており、かつ、
欧文雑誌に第一著書として論文が掲載されていること、編集局との事務手続きを行ったこ
と考慮し、外国語の能力も十分と判断した。その結果、専門科目及び外国語について十分
な学力があることを認め、合格と判定した。 
